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We have been developing a laser spectroscopy technique called OROCHI to study nuclear structure of low 
production yield unstable nuclei. In OROCHI, the energetic ion beams generated at an accelerator are stopped 
in superfluid helium with high efficiency (~100%) and neutralized. Zeeman structure splitting of atoms is 
measured using laser-radio frequency double resonance method to determine their nuclear spins. We can also 
derive nuclear electromagnetic moments from the measurement of hyperfine structure splitting using laser-
microwave double resonance method. It is also important to develop measurement method for various 
atomic species without using accelerators. For this purpose we introduce stable isotopes into superfluid 
helium by laser ablation method. We have so far successfully applied OROCHI to alkali atoms such as 
Rb and Cs. However, studies of atomic species other than alkalis are limited. In this study, we successfully 
introduced Ag atoms into superfluid helium using two-step laser sputtering by changing the wavelength 
of the second laser. As a result, we successfully measured the hyperfine structure splitting of Ag atoms. 
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1．研究背景 
原子核の核構造を反映する核スピン、核モーメントを
決定する手法の一つとして、原子核の持つ電磁気的性質
と電子との相互作用に起因する超微細構造間隔及びゼー
マン準位間隔を、レーザー光を用いて調べるレーザー核
分光法があげられる。我々のグループの手法 OROCHI 
(Optical Radioisotope atom Observation in Condensed Helium 
as Ion-catcher)では、加速器施設でイオンビームとして生
成される短寿命・低収量な不安定核原子に対し、レーザー
核分光法を適用するため、超流動ヘリウムの高密度性を
活かし、高速のイオンビームをごく狭い領域内へ停止さ
せる。超流動ヘリウム中に停止した不安定核原子に対し
て光ポンピング法によりスピン偏極を生成し、レーザー・
ラジオ波/マイクロ波二重共鳴法を行うことにより、ゼー
マン準位/超微細構造間隔の測定を行う。 
超流動ヘリウムは、停止媒体としてだけではなく分光
環境としても優れている。超流動ヘリウム中に原子を導
入すると周囲のヘリウムとの相互作用によって、原子の
励起スペクトルは真空中と比べて短波長側にシフトし線
幅が広がることが知られている[1]。この特徴を利用する
ことで、信号となる原子からの蛍光を観測する場合にバ
ックグラウンドノイズとなるレーザー光を波長の違いに
より分離できる。また、二重共鳴法を行う上で重要となる
スピン偏極を単一のレーザーで効率的に生成することが
可能となる。 
これまでに、安定同位体である 85,87Rb、133Cs、197Au を
レーザーアブレーション法で超流動ヘリウム中に導入し、
超流動ヘリウム環境における原子の分光が行われてきた。
光ポンピング法を用いたスピン偏極生成では 60-90%とい
う高効率のスピン偏極状態を生成し、ゼーマン準位間隔、
超微細構造間隔の測定が可能であることが示されてきた 
[2-4]。特に、133Cs 原子においては超流動ヘリウム中にお
いて超微細構造異常を求め得る 6 桁の精度で超微細構造
間隔の測定を成功している[5]。 
さらには、不安定同位体を含めて加速器施設で生成さ
れる 84-85,87Rb のイオンビームを超流動ヘリウム中に打ち
込み、ビームの停止、原子からの蛍光観測、ゼーマン準位
間隔の測定による核スピンの導出に成功している[6]。 
 
2．研究目的 
上述のように、超流動ヘリウム中における 133Cs、85,87Rb
などアルカリ原子の精密測定が進歩している一方で、ア
ルカリ原子以外の原子に対しては 197Au 原子を除いて超
微細構造間隔の測定が行われていない。 
本研究では、OROCHI を適用可能な原子種の増大に向
けて、一電子系原子であり、安定同位体を 2つ持つ 107,109Ag
原子の超微細構造間隔の測定、ひいては超微細構造間隔
異常の導出を目指す。 
 
3．原理 
3.1 原子供給方法 
超流動ヘリウム中に原子を供給するためには、2本のレ
ーザ （ーアブレーション用、解離用）を用いて、レーザー
アブレーションを行う。原子供給の概略図を図 1に示す。 
 
 
図 1 原子供給の概略図 
 
[アブレーション] 
 出力の大きなレーザーを固体表面に集光すると、破壊
や蒸発を引き起こし表面が傷つく。この時、固体表面から
原子、イオン、電子、クラスターなどが放出される。放出
された原子はレーザーエネルギーを吸収して加熱され、
高温・高密度のレーザー誘起プラズマを形成する。これを
レーザーアブレーションという。 
 本研究では、アブレーション用レーザーとして、
Nd:YAG（Neodymium-doped Yttrium Aluminum Garnet）レ
ーザー(New Wave Research, Model: Tempest)の第 2高調波
(波長 532 nm、繰り返し周波数 10 Hz、出力 5 mJ/pulse、
パルス幅 <10 ns)を使用して、超流動ヘリウム液面の約
1cm 上方に設置した金属固体サンプル（Ag）のレーザー
アブレーションを行う。 
[クラスター解離] 
 レーザーアブレーションによる生成物の中で、超流動
ヘリウム中に侵入してくるものの多くは、クラスターで
ある。そのため、超流動ヘリウム中で原子分光を行うため
には、クラスターを原子にまで解離する必要がある。これ
まで、Cs, Rb, Au 原子については、パルス幅が数百フェム
ト秒、波長約 800nm の超短パルスレーザーがクラスター
解離に有効であることが確かめられていた。しかし、Ag
原子に対しては、この手法が機能せず、解離用レーザーの
波長を再考する必要があった。 
そこで本研究では、解離用レーザーの波長を短波長に
することを重視し、Nd:YAGレーザ （ーLitron Laser, Model: 
nano L 290-20）の第 3高調波（波長 355 nm、繰り返し周
波数 20 Hz、出力 ≧8 mJ/pulse、パルス幅 <5 ns）を使用
する。 
 
3.2 測定手法 
OROCHI ではゼーマン準位間隔、超微細構造間隔を測
定する手法としてレーザー・ラジオ波/マイクロ波二重共
鳴法を用いる。この手法では、まず初めに原子の占拠数
をある１つのエネルギー準位に集中させ、原子偏極を生
成する必要がある（光ポンピング法）。その後、他のゼ
ーマン副準位や超微細準位へ遷移させ、遷移シグナルを
得る（二重共鳴法）。 
［光ポンピング法］ 
光ポンピング法は、円偏光の光源を使い原子偏極を生
成する手法である[7]。図 2 に、光ポンピングの原理につ
いての概念図を示す。 
 
 
図 2 光ポンピング法原理の概念図 
 
まず、円偏光レーザ （ーポンピングレーザー）を照射し、
𝑆1/2 から𝑃1/2 準位へ D1励起（赤矢印）を行う。原子が円
偏光の光を吸収する際、その円偏光の持つ角運動量も吸
収する。従って、𝜎+の右回り円偏光を用いた場合、基底
準位から磁気量子数がΔ𝑚𝐹＝＋1である上準位へと遷移
する。励起した原子は自然放出寿命を迎えると、レーザー
誘起蛍光（laser-induced fluorescence: LIF）を放出して下準
位へと遷移する。この時、Δ𝑚𝐹＝± 1 or 0の選択則に従
って基底準位への脱励起（青矢印）が起きる。ここで、𝑆1/2
の磁気量子数最大の準位（mF＝＋1）に遷移した原子は、
𝑃1/2 により大きい磁気量子数を持つ準位がないため𝜎
+の
円偏光レーザーを吸収した励起ができなくなる。これに
より、原子は励起・脱励起のサイクルを繰り返すうちに、
この 𝑆1/2、𝑚𝐹＝＋1の準位に集まり、偏極が生成される。
完全に偏極した原子は励起状態に遷移できなくなり、LIF
は観測されなくなる。 
 同様に𝜎−の左回り円偏光レーザーを用いると、磁気量
子数の変化がΔ𝑚𝐹＝− 1 となる。これに従い、基底状態
の磁気量子数が最小の準位（𝑆1/2、𝑚𝐹＝− 1）に偏極す
る。 
 
 ［二重共鳴法］ 
二重共鳴法原理の概念図を Fig.2.4に示す。原子の超微
細構造間隔はマイクロ波周波数領域(～GHz)、弱い磁場
中でのゼーマン準位間隔はラジオ波周波数領域(～MHz)
で共鳴する。偏極が生成された原子に対して、円偏光の
レーザーを照射した状態で、マイクロ波を照射し周波数
を掃引すると、超微細構造間隔に相当する周波数で共鳴
が起こり基底状態の他の超微細構造準位に遷移する。ラ
ジオ波を掃引した場合は、ゼーマン準位間隔に相当する
周波数で共鳴し、同一超微細構造準位内の隣接したゼー
マン準位に遷移する。偏極崩壊時に、原子は再びポンピ
ングレーザーを吸収できるようになり、一時的に LIF強
度が増大する。その際の共鳴周波数を測定することで、
超微細構造間隔やゼーマン準位間隔を知ることができ
る。 
 
 
図 4 二重共鳴法原理の概念図 
 
4．実験方法、結果 
4.1 レーザーアブレーションによるプラズマ発光観測 
超流動ヘリウム内に原子を供給するために、超流動ヘ
リウム液面上方に設置された金属固体サンプルにアブレ
ーション用レーザーを照射する。この時に発生するプラ
ズマ発光を観測することで、レーザーアブレーションに
成功しているか確認することが可能である。図 5 に実験
セットアップを示す。 
 
 
図 5 アブレーションによるプラズマ発光観測実験概略図 
 
図 5 のようにセットアップを行う。超流動ヘリウムの
液面から約 1 cm上方に設置されたAgサンプルに対して、
Nd:YAGレーザ （ー532 nm）を照射する。プラズマ発光を
観測するために、光学系には 3 枚のレンズを使用する。
レンズによって集光された光をモノクロメータ（日本分
光, Model: CT-25）で分光し、光電子増倍管で検出、フォ
トンカウントを行う。測定では、オシロスコープを使用し、
レーザーの発振タイミングに同期したPMTのシグナルを
直接観測した。アブレーションによるプラズマ発光は非
常に強力な発光であるため、Agサンプルと光学系の観測
領域に高低差を設けている。 
本実験では、区間 325 nm～344 nm（1 nm間隔）でモノ
クロメータ（スリット幅: 0.2 mm）の波長を掃引すること
で、発光強度の変化を観測した。この時に得られた結果を
図 6に示す。 
 
 
図 6 Agのプラズマ発光の観測結果 
 
 図 6より、モノクロメータの波長が 338 nmと 328 nm
の時に発光が強くなっている。よって Ag原子の D1及
び D2線の時にプラズマ発光が起きていることが確認で
きた。この結果から、Nd:YAGレーザー（532 nm）によ
って Agサンプルをレーザーアブレーションし、超流動
ヘリウム液面の上方で、原子、分子、イオン、電子、ク
ラスター等を生成することに成功したといえる。 
 
4.2 解離によるプラズマ発光観測 
4.1 節においてヘリウム液面上方でのプラズマ発光が
確認された。次に解離用レーザーを超流動ヘリウム内に
照射して、超流動ヘリウム中内のクラスターが原子に解
離されることを確かめる必要がある。そこで、超流動ヘリ
ウム中でプラズマ発光の観測を行う。図 7 に実験セット
アップを示す。 
 
 
図 7 解離によるプラズマ発光観測実験概略図 
解離時のプラズマ発光の観測を行うために、モノクロ
メータ （ースリット幅: 0.2 mm）の波長を Ag原子の D1線
に相当する 338.3 nm に設定し、解離用レーザーである
Nd:YAGレーザ （ー355 nm）は照射したままの状態で、ア
ブレーションレーザーを照射した時と、照射していない
時の PMT シグナルの比較を行った。この時の結果を図 8
に示す。 
 
 
図 8 アブレーションレーザー照射の有無による 
PMTシグナルの比較 
 
図 8 より、アブレーションレーションレーザーを照射
していない場合は、超流動ヘリウム中に Agクラスターが
存在しないため、レーザー由来の散乱光のみが観測され
ている。一方で、照射している場合には、レーザー由来の
散乱光以外に、プラズマ発光によるシグナルを確認する
ことができる。よって、Ag クラスターを Ag 原子へ解離
することに成功したと考えられる。 
以上、4.1節、4.2節の結果から、レーザーアブレーショ
ンによるプラズマ発光を観測するという方法において、
超流動ヘリウム中への Ag 原子供給に成功したことが確
かめられた。 
 
4.3 107,109Ag原子の偏極生成 
 前節までの実験で、2本のレーザーを使用すること
で、超流動ヘリウム中に Ag原子を供給することに成功
した。ここでは、供給された Ag原子に対して分光実験
を行う。Ag原子の二重共鳴分光を行うためには、ま
ず、円偏光のポンピングレーザーを照射し、光ポンピン
グ法を利用した偏極生成を行う必要である。また、超流
動ヘリウム中に Ag原子が存在しなければ、偏極生成は
不可能であるため、偏極の確認によって、Ag原子の供
給に成功したことを再確認することも可能となる。 
 本実験では、Diode Pumped Solid State（DPSS）パルス
レーザー（メガオプト, Model: HR-R3-OP20k、波長: 671 
nm）を光源とし、非線形結晶である BiBO（BiB3O6）結
晶（Castech, 外形: 3.0×3.0×10 mm3）を使用し、第 2高調
波生成（Second Harmonic Generation, SHG）を行うこと
で 335.5 nmを発生させる。ポンピングレーザーの概略図
を図 9に示す。 
 
 
 
図 9 ポンピングレーザー概略図 
 
 ポンピングレーザーの照射によって偏極が生成される
と、それに伴って LIF強度が減少する。ここで、意図的に
偏極を崩す操作を行い、LIF強度が変化する様子が観測さ
れれば、Ag原子の偏極生成に成功している、と判断する
ことができる。今回は円偏光レーザーを照射した状態で
外部磁場を掃引することで偏極を崩すという方法を用い
た。図 10に実験セットアップを示す。 
 
 
図 10 Ag原子の偏極生成実験概略図 
 
外部磁場の掃引には、クライオスタット内に設置した
ヘルムホルツコイルを使用する。このヘルムホルツコイ
ルに直流安定化電源を用いて電流を流すことで磁場を発
生させる。電流の制御にはファンクションジェネレータ
ーを使用した。本実験では、コイル電流 0.0－1.8 A の範
囲で掃引して測定を行った。この測定によって得られた
結果を図 11に示す。 
 
 図 11 Ag原子の偏極生成実験結果 
 
図 11では、コイル電流値が 0 A、つまり磁場強度がゼ
ロに近づくにつれて、偏極状態が崩れるため LIF 強度が
増大している。ここから、磁場が印加された状態では偏極
の生成に成功しているといえる。また、磁場がゼロになる
時と、偏極時の光子数を用いて偏極度を見積もると、偏極
度は 48 %となった。 
本実験では、超流動ヘリウム中の Ag原子に対して光ポ
ンピング法を使用することで偏極生成に成功し、この偏
極度が 48 %であるという結果が得られた。また、偏極を
観測したことで、改めて超流動ヘリウム中への Ag原子供
給に成功したことを確認することができた。 
 
4.4 107,109Ag原子のレーザー・ラジオ波二重共鳴 
 4.3 節の結果より、光ポンピングによる Ag 原子の偏極
生成が確認された。ここでは、レーザー・ラジオ波二重共
鳴法を適用し、ラジオ波共鳴スペクトルの観測を行った。
偏極生成実験と同様に、超流動ヘリウム中の Ag原子に対
して円偏光のポンピングレーザーを照射することで、偏
極状態を生成、その後、ラジオ波を照射する。この周波数
がゼーマン準位間隔に一致すると共鳴が起こり、再びポ
ンピングレーザーを吸収し、LIF が放出される。図 12 に
実験セットアップを示す。 
 
 
図 12 レーザー・ラジオ波二重共鳴実験の概略図 
 
 本実験では、ラジオ波周波数を一定に保った状態でコ
イルに印加する磁場を掃引する方法と、印加する磁場を
固定し、ラジオ波の周波数を掃引する方法の 2 通りで測
定を行った。この測定によって得られた結果をそれぞれ
図 13、14に示す。 
 
図 13 固定周波数ラジオ波を印加し、外部磁場を掃引し
て得られたラジオ波共鳴スペクトル 
 
 
図 14 印加磁場を固定し、ラジオ波周波数を掃引して得
られたラジオ波共鳴スペクトル 
 
 図 13、14 から、2 通りの方法でレーザー・ラジオ波二
重共鳴スペクトルを取得することに成功した。 
ゼーマン準位の共鳴周波数を取得することで、(4.1)式
を用いて、印加磁場（測定環境の磁場）をより正確に決定
することが可能となる。 
 
𝛥𝐸𝑧𝑒𝑒𝑚𝑎𝑛/ℎ = 𝑔𝐹 × µ𝐵/ℎ × 𝐵 × 𝑚𝐹    (4.1) 
 
ここで、𝛥𝐸𝑧𝑒𝑒𝑚𝑎𝑛/ℎ はゼーマン準位共鳴周波数、𝑔𝐹 は原
子の𝑔 因子、𝜇𝐵/ℎ はボーア磁子、𝑚𝐹  は磁気量子数であ
る。印加磁場（測定環境の磁場）をより正確に決定するこ
とは、次節におけるレーザ ・ーマイクロ波二重共鳴実験の
結果から、超微細構造間隔を決定する上で重要となる。 
 
4.4 107,109Ag原子のレーザー・マイクロ波二重共鳴 
 4.3節の結果より、レーザー・ラジオ波二重共鳴スペク
トルの取得に成功した。これによって、印加磁場（測定環
境の磁場）を決定することが可能となった。ここでは、レ
ーザ ・ーマイクロ波二重共鳴法を適用し、マイクロ波共鳴
スペクトルの観測を行った。 
レーザ ・ーラジオ波二重共鳴実験と同様に、超流動ヘリ
ウム中の Ag 原子に対して円偏光のポンピングレーザー
を照射することで、偏極状態を生成、その後、マイクロ波
を照射する。この周波数が超流動ヘリウム中 Ag原子の超
微細構造間隔に一致すると共鳴が起こり、再びポンピン
グレーザーを吸収し、LIF が放出される。図 15 に実験セ
ットアップを示す。 
 
 図 15 レーザー・マイクロ波二重共鳴実験概略図 
 
 ここでは、マイクロ波周波数を一定に保った状態でコ
イルに印加する磁場を掃引する方法を用いた。また、レー
ザ ・ーマイクロ波二重共鳴では、印加磁場の向きを反転さ
せることで、原子が受けるσ ±円偏光状態を切り替えて、
それぞれ|F, 𝑚𝐹 >= |1, ±1 >→ |0,0 >の共鳴周波数に合わ
せたマイクロ波を照射し測定を行った。109Agにおける測
定で得られたマイクロ波共鳴スペクトルを図 16, 17 に示
す。 
 
 
図 16 109Agのマイクロ波共鳴スペクトル（𝜎+円偏光） 
 
 
図 17 109Agのマイクロ波スペクトル（𝜎−円偏光） 
 
 図 16, 17の測定結果から、超流動ヘリウム中 Ag原子の
マイクロ波共鳴ピークを世界で初めて得ることに成功し
た。 
次に、印加磁場を固定し、マイクロ波周波数を掃引する
方法を用いた測定を行う。コイルに印加する電流値を変
化させ、𝜎±円偏光を用いて各電流値における共鳴周波数
を測定する。この測定をレーザ ・ーラジオ波二重共鳴と交
互に行うことで、各測定時の磁場の値を決定した。その後、
共鳴周波数対印加磁場の強度関係を求め、Breit-Rabiの公
式（4.2）式に従って、磁場を外装することで、磁場強度
0の超微細構造間隔の導出を行う。 
 
 E (I ±
1
2
, 𝑚𝐹) = −
𝛥𝐸ℎ𝑓𝑠
2(2𝐼+1)
− 𝑔𝐽𝜇𝐵𝐵𝑚𝐹 ±             
 
∆𝐸ℎ𝑓𝑠
2
√1 +
4𝑚𝐹
2𝐼+1
×
𝑔𝐼−𝑔𝐽
∆𝐸ℎ𝑓𝑠
+ (
𝑔𝐼−𝑔𝐽
∆𝐸ℎ𝑓𝑠
)2  （4.2） 
 
この結果 107,109Ag それぞれにおいて 6 桁の精度で超微
細構造間隔を測定することに成功し、得られた超微細構
造間隔から、超微細構造異常の導出を行うことができた。 
 
5．まとめと今後の展望 
 我々は加速器で生成された低収量な原子核の核構造研
究を目的に、OROCHIの開発を行っている。これまで
に、安定同位体である 85,87Rb、133Cs、197Au をアブレー
ション法で超流動ヘリウム中に導入し、OROCHIの適用
に成功してきた。また、加速器施設で生成される Rbの
不安定同位体への適用も成功している。しかし、197Au
を除き、アルカリ原子以外の原子の超微細構造間隔の測
定は成功していない。OROCHI を適用可能な原子種の増
大に向けて、一電子系原子であり、安定同位体を 2つ持
つ 107,109Agの超微細構造間隔の測定、ひいては超微細構
造異常の導出を目指し、超流動ヘリウム中へ Ag原子を
供給し、レーザー・ラジオ波/マイクロ波二重共鳴法を用
いた超微細構造間隔測定を行った。 
 107,109Agの超微細構造間隔の測定に向けて、まずはレー
ザーアブレーション、解離によるプラズマ発光の観測を
行い、超流動ヘリウム中へ Ag原子を供給することに成功
した。次に、ポンピングレーザーを照射し、外部磁場を掃
引することで、偏極の生成を行った。これにより、偏極状
態を生成し、48 ％の偏極度を得ることに成功した。次に、
レーザー・ラジオ波/マイクロ波二重共鳴法を適用し、世
界で初めてマイクロ波共鳴ピークを得ることに成功し、
超微細構造間隔、超微細構造異常の導出を行った。 
 本研究では、安定同位体の 107,109Ag原子に対して、レー
ザー・ラジオ波/マイクロ波二重共鳴法を適用し、超微細
構造間隔の測定に成功した。これによって、OROCHI を
適用可能な原子種が増大し、加速器実験における Agの不
安定同位体への適用に向けて大きな足掛かりになったと
考えられる。今後は、遠不安定核に特異な構造を持つこと
が予言されるAgの不安定核に対してOROCHIを適用し、
未知の原子核構造を明らかにすることが目標である。 
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